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論 文 内 容 の 要 旨
この論文は金属とセラミックとを結合する際にその界面において起こる反応と結合部の性質に関連する
諸因子を, 金属組織学的に, 真空気密性に関連させて研究したものであって, 次の6章からなっている｡





第 2 章はメタライズ層とセラミックとの結合機構について検討した結果をまとめたもので, 本研究の最
も重要な成果である｡ 従来種々の説が提唱されているが, 著者は多 くの実証にもとずいてそれらの諸説を
批判し, 次に挙げる三つの段階が起こることを明らかにしている｡ すなわち(1)1300oC 程度の比較的低温
では, 界面においてメタライズ層中の Mnとセラミック中の A1203結晶とが反応し反応生成物層を形成
し, メタライズ層とセラミックはこの層を媒介として結合することを, 顕微鏡組織と封止強度試験の結果
から示し, これを第 1 次結合と呼んでいる｡ またこの反応生成物は MnA1204 (マンガンスどれ レ) に相
当することを, X 線解析によって明らかにしている｡ (2)温度が上昇して 1450oC 近傍になると, 上記の反
応生成物は消滅し, これにかわって界面でガラス質の溶融が起こり, 溶融したガラス質はメタライズ層の
入りくんだ空隙をみたすので, メタライズ層との噛み合いによって機械的にセラミックと結合 す る こと
を, 顕微鏡組織, X線マイクロアナライザー (EPMA), 封止強度試験などによって明らかにし, これを
第 2 次結合と名付けている｡ (3)さらに温度が上って 1450cc 以上になると, メタライズ層中に微細に分散
して生成していたガラス質が, Mo粒子と反応してその桐密化を起こすとともに塊状に発達し, メタライ
ズ層とガラス質のさらに強固な噛み合いを生じ, 封止強度は最高に達することを示し, これを第3次結合
と呼んでいる｡ また(1)～(3)の段階を通じて, Mn,Ti, Moの挙動を EPMAによって詳細に追求してそれ
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らの挙動を解明している｡ とくに Mnについては, マンガンスピネルの結晶構造をⅩ線的に解析して,
その格子定数の変化から Mnのガラス質中への移動の様相とその役割を明白にしている｡
第3章は金属とセラミックの結合に大きく影響すると考えられる諸要因について, 封止強度ならびに耐
熱サイクル性の二つの面から, 逐一検討 した結果をまとめたものであるO まずペース トの 組 成 は, Mo-
Mn-Ti系について詳細な検討を行ない, その最適範囲を決定 し, その代表的組成として82% M0-15%
Mn-3% Tiをあげている｡ 次にペース トの粒度はメタライズ層の桐密化に大きい影響をあたえ, 粒度の
増大は桐密化を指数関数的にお くらせることを指摘 し, じゆうぶんな封止強度を得るためには少な くとも
半径 1ミクロン以下の粒度が必要であること｡ メタライズ層の厚さは封止強度の点からほ,30-40ミクロ
ンまでは変化しないが, 耐熱サイクル性に関しては10ミクロン以下に限定すべきであること｡ 焼結温度と
保持時間を結合機構と関連 して検討 し, 温度が高い程また保持時間が長い程結合は完全になるが,1600oC
をこえると封止強度はやや低下することを示 し, これはガラス質の表面拡散や部分的露出によってブレー
ジングの際の濡れ性が悪くなることから説明できること｡ さらにメッキとプレ- ジングについては, その
相互作用が重要な影響をもつことを明らかにし, 一般的には Cu-Ag共晶合金ブレージングの場 合 に は
Niメッキが, Cuブレージングの場合には Cuメッキが優れていることなどを兄いだしている｡
第 4 章では熱サイクルによって結合部の真空気密が破壊されてい く過程を, ブレージング反応と関連さ
せて追求 し, リーク機構の解明を行なった結果について述べている｡ リークはブレージング反応と密接な
関係があることを指摘 し, Cu-Ag共晶合金プレ- ジングでは合金中の Cuが選択的に両側の Niメッキ
層に吸収され, その結果ブレージング層内の Cu濃度が著 しく減少 し,Agに富化 した固溶体となって共
晶組織が消え, かわりに両側のメッキ層の界面にCu濃度の異常に高い帯状の領域が出現することを顕微
鏡組織 と EPMA によって芙証 し, これが潜在的なリークパスであることを確認 してい る. ま た Cuプ
レ- ジングでは, プレ- ジングを行なうに必要な加熱温度が高いため, メタライズ層中のガラス質が再溶
融 して Guと置換 し, Cuがセラミックの表面に達 し, Cuの蓄積によって弱化 したメタライズ層とセラ
ミックの界面が リーグパスの伝播径路となることを明らかにしている｡ 以上の結果から, Cu-Ag共晶合
金プレ- ジングの方が有利であることを述べ, ブレージングに新 しい指針を与えている｡
第5葦は数ヵ月間の放置で真空度の劣化が現われるような, いわゆるスロー リーク現象の本質を究明し
た結果をまとめたものである｡ ベネット型マススペクトロメーターを利用することを考え二種類のベネッ
ト管を試作して, 一つは高感度 H e リークデテクダーとして使用 し, 他の一つはガス分析に使 用 して い
る｡ このスロー リ- ク現象の原因として従来から考えられていたような微小な リ- クは起 こらないことを
高感度 リークデテクターで芙託 し, さらにコバール外囲器の外側にメッキを施すと, メッキ層中に吸蔵さ






論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨
金属とセラミックの結合に関する研究は1930年頃から行なわれてきたが, 基礎的分野における研究成果
にはみるべきものは少な く, とくに結合機構に関しては顕著なものはなかった｡ この研究は金属とセラミ
ックの結合の基本的事項を解明することを目的として, 現在採用されている Mo-Mn法について, まず
メタライズ層の焼結過程におけるセラミックとの界面反応ならびにプレ- ジング過程におけるメッキ層な
いしはメタライズ層との界面反応を, 顕微鏡組織試験, Ⅹ線回折法ならびにⅩ線マイクロアナライザーを
用い, 金属組織学的手法によって詳細 こ研究を行ない, それらの結果を封止強度試験や耐熱サイクル試験
の結果と対比 してメタライズ層とセラミックとの結合機構ならびに結合部のリークの機構を明確にし, さ




おこる機構であって, メタライズ層中のMnとセラミック中の A120｡ 結晶とが反応して界面にMnA120▲l





に成長し, さらに強固な噛み合いを生 じて, この段階で封止強度は最高に達する｡ したがって真の結合は
第3次結合をもって完成するものであって, 従来から提唱されてきた諸説はいずれも, 真の結合にいたる
中間過程を説明したものに過ぎないことを芙証し, 結合機構の全貌を明らかにしている｡
(2)ペ- ス トの組成と粒度, 塗布の厚さ, 焼結温度と保持時間, メッサおよびブレージングなど, 結合




ることを見出し, ブレージング反応の結果, 結合郡に個有の弱きが内蔵され, これが潜在的なリークパス
を形成していることを実証した｡ すなわち Cu-Ag共晶合金ブレージングの場合には, プレ- ジング反応
によって Cu 濃度が異常に高 くなるブレージング層とメッキ層との界面が, またCu プレ～ジングの場合
にはCu の蓄積によって弱められたメタライズ層とセラミックとの界面が, それぞれ リークパスの伝播径
路となることを明らかにした｡
(4)スロ- リ- ク現象の究明にベネット型の質量分析器を利用 し, スローリ- ク現象の本質は金属とセ




イザー, ベネット型質量分析器などの精細な解析手段を駆使し, またこれらと顕微鏡組織, 封止強度およ
び熱サイクルなどの試験方法とを功妙に組み合わせて研究を行ない, メタライズ層とセラミックとの結合
機構, 結合部の リー ク機構, さらにスローリ- ク現象の本質を解明し, これらに影響を及ぼす諸因子の挙
動を明らかにしたもので, 学術上ならびに工業上貢献するところが少なくない｡ よって本論文は工学博士
の学位論文として価値あるものと認める｡
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